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(54) Be^lcHnnog: ZUR HERSl^LLUNG VON PEINSTFASERN AUS THERMO- 

(57) Abstract 

Disclosed is a method of manufacturing ultrafine fibres and ultra- 
r A ^^^^ ^^^^ thermoplastic polymers with mean fibre diameters 
of 0.2-15 pim, preferably 0.5-10 urn, by blow moulding. In this method 
the polymer melt (12) flows through at least one bore (15) in a blow- 
moulding nozzle (18). Immediately on emerging from the bore, gas is 
blown against the extrusion from both sides of the bore exit (15) thus 
breaking up the melt to form fibres. To this end, the gas is accelerated to 
supersonic speed in Laval nozzles (25, 26 ; 31, 32), disposed in mirror 
symmetiy round the bore exits (15), and decelerated to just below the 
speed of sound in channels (27) with constant cross-section, or a cross- 
section which decreases in the direction of flow, fitted downstream of the 
Laval nozzles, and the melt (12) fed into Uie gas stream emerging from 
the channels (27). 

(57) ZusanimenfassuDg 

Feinstfasem und Feinstfaseivliese aus thermoplastischen Polymeren mit mittleren Faserdurchmessem von 0 2 am bis 15 
6^:1 TT"^ 0,5 ^m bis 10 ^m, werden nach dem Schmelzblasverfahren hergestellt. Dabei fliSTne Pd^^^^^ 
durch mmdestens erne m einer Schmelzblasdase (18) angeordnete Austrittsbohrung (15), Unmittelbar nach S 
der Poj^mersch^^^^^^ der Austrittsbohrungen (15) mit Gas angestrlmt und zSen Zu d^^^^^^^ 

Gas (16) ,n spiegelsymmetnsch zu den Austrittsbohrungen (15) angeordneten Lavaldusen (25, 26 bzw 31 S^ufS^^ 
schwindigkeit beschleunigt und in den Lavaldusen nachgeschalteten Stromuneskanalen ^7^ mjT ir^^to«!l • c?^^^^ 

JoS r^^^^"^'^^ C^eschtindigkeit dichr^^^^^^^ 

Polymerschmelze (12) in die aus den Stromungskanaien (27) austretende Gasstromung eingespeist ^^^og^'* ""^ 




BNSOOCIO: <WO_9210599A1J_> 



LEDIGUCHZUR INFORMATION 

Code, die zur IdentinzieruHft von PCT-Vertrapstaa«n auf dea Kopfbogcn der Schriften. die inCernacionale 
Anmcldungen gemass dem PCT veroffentUchcn. 



AT Oilcrrcich 

AU Austraftcn 

BB Barbados 

BE Bulgiuti 

BF Burkina Faso 

8G Bulguricn 

BJ Benin 

BR Brsttilicn 

CA Kanada 

CF Ziuitralc Arrikani!ichc Repuhlik 

CG Kongo 

CH Schwci/ 

CI Caic divoirc 

CM Kamcrun 

CS Tschcchoslowakci 

OE Dculiichtand 

OK Daitumark 



ES Spanicit 

Ft Finniami 

FR Frankrcich 

GA Gabgn 

GB Vcrcinigtia Konififciclt 

GN Guinea 

GR Gricchcniand 

HU Ungarn 

IT Italicn 

jp Japan 

KP Demokraiischc VolksrcpuWik Korea 

KR Rcpublik Korea 

m Licchicnstcin 

LK Sri Lanka 

UU Luxemburg 

MC Monaco 

MG Mndag&ikar 



ML 


Mali 


MN 


Mongolci 


MR 


Mauritanicn 


MW 


Malawi 


NL 


Nicdcrlandc 


NO 


Norwcgcn 


PL 


Polcn 


RO 


Kumanicn 


SD 


Sudan 


SE 


Schwcdcn 


SN 


Senegal 


SU+ 


Soviet Union 


TO 


Tschad 


TC 


Togo 


US 


Vcreintgte Staalen von Amcrika 



+ Die Bestimmung der "SU** hat 
bekannt, ob solche Bestimmungen 
haben. 



Wirkung in der Russischen Federation. Es 1st noch nicht 
1^ andefei Staaten der ehemaligen Sowjetunion Wirkung 



NSDOCIO: 



<WO ^9210509A1_L> 



wo 92/10599 



PCT/EP91/02152 



5 



10 

Verfahren und Vorrichtung zur Herstellung von Feinst- 
faeern aus thermoplaetischen Polyineren 



15 

Die Erfindung geht aus von einem Verfahren zur Herstel- 
lung von Feinstfasern und Feinstf aservliesen aus thermo- 
plastischen Polyxneren nacli dem Schmel zblasprinzip , bei 
dem eine Polyinerschmelze durch laindestens eine Aus- 
20 Lrittsbohrung in einor Schmelzeduce flieBt und unmit- 

telbar nach seinem Austriit beidseitig der Aus tri tt sboh- 
rungen mi t einem Gas angesLromt und zerfasert wird* Fer- 
ner betrifft die Erfindung eine Vorrichtung zur Durch- 
fiihrung des Verfahrens* Das Schmel zblasverf ahren (Melt 
25 Blown -Verfahren) ist in zahlreichen Verof f ent 1 ichungen 
beschrieben warden (siehe z.B* US 37 55 527^ 
US 39 78 185, DE 29 48 821, US 46 22 259 und 
US 33 41 590). Das Schmelzblasprinzip besteht darin, 
daB ein aus einer Austrittsbohrung fliepender Polymer- 
schmelzestrom durch ein inertes Gas, normalerweise Luft^ 
dessen Temperatur grSSer oder gleich der Schmel zetempe- 
ratur ist, in Stromungsrichtung angeblasen und dadurch 
zerfasert und ausgezogen wird* Eine wesentliche Zielset- 
zung besteht darin, die Wirtschaf tlichkeit des Verfah- 
35 rens durch geeignete Einstellung der Schmelzevi skos i tat 



30 
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zu vei-bessern. So ist es z.B. nach dem Stand der Tech- 
S nik bekannt, Polyroere mxt extrem niedriger Viskositat 
und damit hohen Schmelzf luBraten zu varwenden, da in 
dieeem Fall relativ feine Fasern durch Feduzierung der 
Temperatur der Schmelze und der Gasstromung energetisch 
gunstiger hergestellL warden kSnnen. Die Wirtschaf LI ich- 
10 keit des Verfahrens wird bekanntlich durch folgende Pa- 
rameter entscheidend beeinfluBtJ 

a) Anzahl der Schmelzeaustri ttsbohrungen (pro Langen- 
einheit) und Mas sendur cheat z der Schmelze pro 

15 Bohrung 

b) Schmelze temperatur und Viskositat der Schmelze 

c) Gasvordruck zur Erzielung einer gleichmEeigen 
20 Stromung hoher Geschwindigkeit iiber die gesamte 

Diisenlange 

d) Temperatur der Gasstromung 
25 e) Gasmengenstrom. 

GemiiB dem Stand der Technik wird die Gastemperatur auf 
einen Wert grSPer oder gleich der Schmelzetemperatur 
eingestellt. Die GasstrSmung tritt in alien bekannten 

30 FSllen iiber in LSngsrichtung der DUse angeordnete Aus- 
trittBSchlitze in direkter Nahe beiderseits der 
Schmelzebohrungen aus. Zur Erzielung einer gleichmSB igen 
StrSmungsgeschwindigkeit iiber die Schlitzlange ist der 
Einbau von koraplizierten StrSmungswiderstinden und Luft- 

35 verteilern in der Gaszufuhrung notwendig. In der PCT-An- 
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meldung WO 87/04195 werden entsprechende apparativo MaB- 
nahmen zur Optimierung beschrieben. 

Bekannt ist ferner die Anwendung relativ grofier Gasaus- 
trittsspalLe (1 mm bis 3 mm). Von Nachteil ist dabei der 
hohe Gasverbrauch da in.basondere zur Eraielung feineter 
Fasern <3 pm mittleren Durchmessers hohe Stromungsge- 
schwindigkeiten erforderlich aind. Die Stromungsge- 
Bchwindigkait a» Schlitzaustritt liegt ubl icherweise bei 
0,5 bis 0,7 der Schallgeachwindigkeit dea Gases (0,5 V_ 
bis 0,7 Vg; Vg » Schallgeschwindigkeit) , ^ 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die Wirt- 
Bchaftliehkeit des Schmelzblasverf ahrena waiter au ver- 
beaaern. Insbesondere soil eine hohere Wirtschaf tl ich- 
keit bei der Herstellung von mittleren Faserdurchmessern 
<10 nm, vorzugsweise <5 Mm, erreicht werden. Ferner^soll 
der Schmelzedurchsatz pro AustrittsSf f nung tmd damit die 
gesamte Spxnnle i stung der Anlage bei der Herstellung von 
Fasern mit einem Durchmeaser zwischen 0,5 |xm und 3 tm 
deutlich erhoht verden. 

Diese Aufgabe wird arf indungsgemfie dadurch gelost, daB 
das Gas in spiegelsymmetrisch zu den Austrittabohrungen 
angeordneten LavaldUsen auf Oberschal Igeschwindigkeit 
beschlaunigt und in den Lavaldusen nachgeschalteten 
StromungskanSlen mit konatantem oder in StrSmungsri ch- 
tung sich verjungendem Querschnitt auf eine Stromungs- 
geschwindigkeit dicht unterhalb der Schallgeschwindig- 
keit verzSgert wird und dag die Polymerschmelze in die 
auB den Stromungskanalen austretende GasstrSmuhg 
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eingespeist wird. Onter "dicht unLerhalb der Schallge- 
5 schwindigkeif ist dabei ein Bereich V >0,8 V^, vorzugs- 
weise >0#9 Vg und <0,99 Vg zu verstehen. Wahrend beim 
bekannten Schmelzblasverf ahren die Geschwindigkeit der 
GasstrSmung am Austritt aus den Schlitzspalten deutlich 
niedriger als die Schallgeschvrindigkeit ist, geht die 

10 erf indungsgemaBe Problenilosung von einer schallnahen 
Gasaustrittsgeschwindigkeit aus. Diose Losung wird 
technisch mit Hilfe von LavaldUsen realisiert, die in 
Richtung der GasstrSmung entlang der Schnielzedlisen- 
spitze weisen und in oinem geringen Abstand vor den 

15 Schmelzeaustrittsbohrungen angeordnet sind. Dement- 

sprechend ist die Vorrichtung zur Durchfuhrung des Ver- 
fahrens erf indungsgeinaB dadurch gekennzeichnet , dafi die 
Gasdusen als LavaldUsen mit daran anschlieBenden 
Stremungskanalen mit konvergierendem oder gleichbleiben- 

20 dem Querschnitt ausgebildet sind, die in unmittelbarer 
Nahe der keilfSrmigen Schmelzedusenspitze angeordnet 
sind und maximal 3 mm oberhalb oder unterhalb des 
Niveaus der Austrittsbohrungen scharfkantig abschlieBend 

enden * 

25 

Die LavaldUsen konnen entweder rechteckf ormigen oder 
kreisformigen Querschnitt mit einem Bohrungsdurchmesser 
von 0,3 bis 2 mm besitzen. 

30 Vorteilhaft schliepen sich strcmabwarts an die Laval- 
dUsen erweiterte, in den Stromungskanal einmundende Ab- 
Echnitte an. Dabei sollen der Eintrittsquerschni tt des 
Stromungskanal s das I- bis 2, 5- f ache der Summe der er- 
weiterten Querschnitte der LavaldUsen und die Lange der 

3S 
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Stromungskanale daa 1- bis 30-fache des erweiterten 
5 Querschnitts betragen, 

GemaB einer Wei terentwick lung ist den Lavaldusen jewails 
eine Gasruhekanmier vorgeschal tat und mehrare linear an- 
geordnete Lavaldusen sind mit den dazugehorigen Gasruhe- 
kawmorn modulartig in ein Gaszuf Uhrungselement einge- 



10 



15 



20 



30 



baut « 

Vorzugsweisa sind die Gassuf uhrungselemente , deren 
Breite 25 nua bis 500 inm« voraugsweiae 50 mm bis 200 mm 
betragt, bo angeordnet, daB sie sowohl an die Schmelze- 
duse als auch untereinander gasdicht anschlieBen. Eine 
weitere vorteilhafte apparative Modif izierung besteht 
darin, da& die Gas zufuhrungse lenient e parallel zur::2keil- 
forinigen Kontur der Schmelzediisenspitze verschiebbar 
sind, so daB der Abstand der LavaldUsen au den Schmelze- 
austritLsbohrungen einstellbar ist« 



GegenUber den bisher bekannten Schmel zb lasverf ahren wird 
eine wesentlich hohere Raum-Zei t-Ausbeute bei stabilen 
25 BetriebszuBtanden arreicht* Von wesentlicher Bedeutung 
ist dabei die Verzogerung der aus den Lavaldusen mit 
Uberschallgeschwindigkeit austratanden Gasstrome in den 
darauffolgenden Stromungskanaien. Bei den Stromungs- 
kanSlen wird konatrukt ionsbedingt Jewells eine Seite 
durch die iuBere Wand der Schmel zedusenspitae gebildet. 
Lavaldiisen und Stromungskanale konnen parallel zu den 
auBeren Wanden der keilformigen SchmelzedUsa verstellt 
werden, so daB die fur das Schmelzb lasverf ahren 
typisehen Ausfuhrungen "stick out"- und "set back"- 



35 



BNSOOCIO: <VyO_»210S99A1J_> 



PCr/EP91/02152 

WO 92/10599 

- 6 - 



Positionen eingestellt werden konnen. Hit der Erfindung 
5 werden folgende Vorteile erzielt: 

l4 Durch die Ausbildung eines schallnahen Stromungs- 
feldes im Bereich der Schmelzeaustrittsbohrungen 
kann der Verzug der Schmelze aus den Austritts- 
10 bohrungen und damit die AusbeuLe stark erhoht 

werden* 

2* Es wurde gefunden, daB bei Faserf einhei ten von we- 
niger als 5 |am^ insbesondere weniger als 3 urn, der 
15 Schxnelzedurcbsats pro Bohrung deutlich erKoht wer- 

den konnte. 

3. Ferner wurde gefunden, daB bei gleichen Massen- 
durchsatzen der Schmelze gegenuber dem konven- 
20 tionellen Verfahren zur Erzielung gleich feiner 

Fasern deutlich niedrigere Gasdurchsatze er-- 
forderlich sind* 

4* Zur Erzielung eines schallnahen Stromungsf eldes 
25 • genxigen Ruhedrticke in der Gasruhekaramer von weniger 

als 4 bar (abs), vorzugsweise weniger als 2»5 bar 
(abs) « 

5* Die Gasverteilung tiber die Dusenlangsrichtung ist 
30 bei einer optimalen Fertigung der Lavaldusen 

absolut gleichmaBig, so daB auf zusatzliche, in 
jedem Fall roit einem Druckverlust verbundene Ein- 
bauten zur VergleichmaBigung verzichtet werden 
kann« 

35 
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6. Der spozifische Energioverbrauch kann gegeniiber dem 
konven Lionel Ion Schaiel zeblasverf ahren urn den Faktor 
2 bei gleichar Faserf einheit im Bereich'd <» 5 jim, 
vorzugsweise <« 3 ^^m, gesenkt warden. 



10 



7. Durch die geringere erf orderl i che Gasmenge wird 
eine gleichmaSigere Faserablage insbesondere bei 
sehr feinen Fasern ohne Sekundarverwirbelung auf 
dem Vliesablageband ermoglicht. AuPerdera wird die 
Entstehung von Faserf lug bei der Her<tellung sehr 
feiner Fasern <<2 nm) und geringen Vlieadichten 
verhindert. 



8. In Folge der hoheren Ausziehgeschwindigkei t im 
schallnahen Stromungsf eld kann im Verglelich sum 
konventionellen Verf ahren bei glsicher Faaerf ein- 
heit die Gastemperatur deutlich gesenkt warden. In 
Verbindung mit der geringeren Gasmenge ergibt ;«ich 
auch eine geringere Verdichtung des Vliesstoffes 
bei der Ablage auf dem Fasertransportband; d.h. ein 
Vliesstoff mit geringerer Dichte und ohne Ver- 
klebung der Fasern. 



20 



25 



30 



5. Auf grand der abaolut gleichmaB igen Gasvertei lung 
uber die Diisenbreite konnen stSrende Randzonen- 
effakte vermieden warden. 

lO, Das Verfahren hat sich basondera bewahrt bei der 
Herstellung von Faaervlieaen mit Faserf einheiten 
von weniger als 3 pm, insbesondere waniger als 
2 um« 



3S 
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11. Die mit dem Verfahren hergestellten Vliesstoffe be- 
Bitzen aufgrund ihrer niedrigeren Vliesdichte und 
homogenen Struktur hervorragende . f iltrat iansLech- 
nieche Eigenechaf ten« 

Im Vergleich zxxm Stand der TecKnik ergeben sich: 



hShere Partikelabscheideleistungen bei niedri- 
gerem SLroraungswidersLand 
hoheres SLaubspeichervermSgen , 
liShere elektrostat ische Auf ladbarkeit der 
15 Vliese z.B. bei Anwendung einer elektrischen 

Corona-Entladung « 

Im folgenden warden Ausfiihrxxngsbei spiel e der Erfindung 
ianhand van Zeichnungen naher erlautert. Es zeigen 

20 

Fig* 1 das Schema einer vollstandigen Schmelzblas- 
anlage 

Fig* 2 eine erf indtingsgemaBe Ausfuhrung der Schmelz- 
25 blasdlise einschliePIich der Gaszuf iihrungen 

(Saitenansicht ) 

Fig* 3 einen vergrS&erten Ausschnitt der Schmelzblas- 
dUse mit kreisf ormigen Lavaldiisen 

30 

Fig# 4 einen vergroBerten Ausschnitt der Schmelzblas- 
duse mit schlitzf ormigen Lavaldusen 

pig^ 5 eine perspekt ivi sche Darstellung einer 
35 Schmelzblasdiise mit Luftzuf iihrungen in Modul- 

bauweise und 
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Fig. 6 den epezifischen Energieverbrauch des Verfah- 
rens als Funktion des mittleren Faserdurch- 
messers • 

Faserf lachengebilde, insbesondere Vliosstoffe, die nach 
dem Schmelzblasverfahren hergestellt warden, sind heute 
von groBer wirtschaf tl icher Bedeutung . Sie warden bei 
vielen Anwendungen eingesetzt, insbesondere in solchen 
Fallen^ in denen eine besondere Faserf einhei t in Verbin- 
dung mit einer hohen Flachendeckung gefordert wird« Als 
Ausgangsmaterial kSnnen praktisch alle achmelzspinnbaren 
thermoplastischen Polymere verwendet werden. Anwendungs- 
beispiele sind: Filtrationsmedien, hygienische Filter, 
medizinische Anvrendungen, Schutzkleidung, Adsorber- 
medien, Batteriescheidemedien, isolierende Beklexdung 
etc. Ferner sind Kombinationsmaterialien mit andenen 
Text i lien oder Vliesstoffen bekannt. Der Verbeseerung 
der Wirtschaf tlichkeit des Schmel zblasverf ahrens koinmt 
daher eine groBe Bedeutung zu. Vorauesetzung fur die 
Verbesserung der Wirtschaf tlichkeit ist eine Erhohung 
der Schmelzedurchsatzrate und/oder eine Reduzierung des 
spezifisehen Luf tverbrauchs . Es versteht sich, da3 diese 
Verbesserung nicht zu Lasten der Produktquali tat gehen 
darfj d.h. die Produktquali tat mufi mindestens orhalten 
bleiben, 2ur Herstellung von FiltrBtionsmedien mit hoher 
Filterwirksamkeit aber geringem Durchstromungswiderstand 
sind Feinstf asermedien mit niedrigerer Dichte bei glei- 
cher Oder hSherer Faserf einhext im Vergleich zum Stand 
der Technik erf order lich. Von Vorteil ware es auch, wenn 
eine Erzeugung der Faserf lachengebi Ide bei niedrigerer 
Gas- und Schmel zetemperatur im Vergleich zum Stand der 
35 Technik moglich ist, Dadurch konnte die Neigung zum Ver- 



20 
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kleben der Fasern bei der Vliesablage verringert warden 
5 und gleichzeitlg bei temperaturexnpf indlichen Polymeren 
die Neigung zum thermischen Abbau wihrend des Extru- 
sions- und Spinnprozesses reduziert und gleichzeiLig die 
Standzeit der Spinndusen erhSht vrerden* Zur Herstellung 
einer iiber die Vliesbreite gleichnnaB igen und homogenen 
10 Produktqualitit ist eine absolut gleichmaBige und zeit- 
lich konstante Luf tverteilung erf orderlich^ 

Anhand von Fig* 1 wird die Herstellung eines Facer- 
vlieses mit Hilfe des Schmelzblasverf ahrens allgemein 

15 (Stand der Technik) beschrieben, Der Extruder 1 mit dem 
Antrieb 2 wird iiber den Trichter 3 mit einem Polymer 
beschickt. Die Polymers chmelze wird mittels einer Spinn- 
purope 4 iiber den Schmelzefilter 5 der SchmelzblasdUse 
6 zugefxihrt* Extruder* Spinnpumpe, Schmelzefilter, Diise 

20 und die Ubergangszonen sind beheizt, um die gewunschte 
Schmelzetemperatur- und Viskositat einzustellen* Die 
Scbraelzblasdiise 6 besitzt Zufiihrungen fur das Gas 7 zur 
Zerfaserung, das mittels eines Korapressors zugefiihrt und 
vor dem Eintritt in die Schmelzblasduse 6 durch einen 

25 Warmetauscher auf die gewunschte Temperatur gebracht 

wird (nicht dargestellt ) • Die Schmelzblasduse 6 besitzt 
mindestens eine lineare Reihe von feinen Bohrungen, aus 
denen die Schmelze unter einem yon der Spinnpumpe 4 er- 
zeugten Vordruck austritt, mittels des Gases 7 zu 

30 Feinstfasern (Kurzf asern) ausgezogen und auf einem 

angetriebenen Fasersaramelband 9 zum fertigen Vlies 10 
abgelegt wird* Ein Teil der GasstrSmung wird dabei durch 
einen Absaugkasten 11 unterhalb des Fasersaromelbandes 
9 abgefuhrt« 

35 
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Fig. 2 seigt einen Querschnitt durch die dor Erfindung 
zugrundeliegende Ausfiihrung der Schmelzblasdiise . Die 
PolymerBchmelzo 12 fliogt uber den Schmelzevertei ler 13 
in den Spalt 14 und veiter zu den Austri tt sbohrungen IS, 
wo Bie nach dem Austritt mittels eines boidseitig zuge- 
fuhrten Gases 16 (Luft) hoher StrSmungsgeschwindigkeit 
2u Feinstfasorn auagezogen wird. Der Schmelzeverteiler 
13 ist innerhalb eines Dusenblocks 17 angeordnet, an den 
sich die Sehmelsblasduse 18 schmelzedicht anschliefit. 
Diisenblock 17 und Schmelzblasduse 18 warden mittels 
Heizleitarn 19 im uinfassenden Heizmantel 20 beheizt. Die 
15 keilformige Dusenspitze 21 der Schmelzblasduse 18 be- 
sitzt einen Winkel von 20® bis 100<' , vorzugsweise 40" 
bis 80® . Die Schmelzeaustrittsbohrungen 15 sind (senk- 
recht zur Zeichenebene ) linear angeordnet und besitz^n 
einen Durchmesser von 0,1 bis 0,6 mm, vorzugsweise 0^1 
bis 0,4 mm, und eine Kanallange vom 2-bis 10-faehen i 
ihres Durchmessers < 



20 



Das Zerfaserungsgas 16 wird beidseitig uber die Bohrun- 
gen 22 E^ekammern 23 zugefuhrt, die innerhalb der Gas- 

25 zufUhrungsteile 24 angeordnet sind. Die Ruhekaramern 23 

miinden in feine, linear angeordnete Gasbohrungen 25, die 
in unmittelbarer Nihe der Diissnspitze 21 angeordnet sind 
und parallel zu ihrer Kontur orient iert sind. Die Gas- 
bohrungen 25 sind mit Erwei terungen 26 versehen und 

30 Btellen stromungstechnisch erweiterte Lavaldusen (25, 
26) dar. An die Erwei terungen 26 schlieOt sich Jeweils 
ein Stromungskanal 27 an, der einerseits durch die Kon- 
tur der Schmelzediisenspitze 21 und andererseits durch 
die Bodenplatten 28 begrenzt wird, wobei die Bodenplat- 
35 ten 26 scharfkantig in der Nihe des Schei telpunkts der 
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Dixsenepitze 21 abschlieBen. Die Gaszuf tihrungsteile 24 
S mit den Ruhekaxnmern 23 und den Lavaldueen 25 ^ 26 sind 
beidseitig und spiegeleymxaetriech zu den Aus trittsboh- 
rungen 15 bzw« zur Dusenachse 29 angeordnet« 

Die Gaszuf iihrungeiei le 24 liegen gaedicht an der Kontur 
10 der keilf oritiigen Dusenspxtze 21 an und sind parallel zu 
den keilf ormigen Flaclion vex-schi ebbar • Auf diese Weise 
kann der Abstand der Lavaldtisen 25, 26 zu den Schxnelze* 
ausLrittsbohrungen 15 eingestellt werden,^ In Abhangig^ 
keit von den Polymerspezif ikat ionen und den gewiinschten 
15 Vlieseigenschaf ten kann damit die Miindung der Schxnelze- 
auebrittsbohrungen 15 gegenuber der scharf kant igen Mim- 
dung der austretenden Gasstrahlen in Stromungsrichtung 
in ge*ninschtexn MaBe zuritick- Oder vorverseLzL werden. 
AuBerdexn konnen die Bodenplatten 28 quer zur Dusenachse 
20 29 verschoben werden^ wodurch eine genaue Cinstellung 

des Stromungspalts 30 bzw4 der Stromungskanale 27 ermog- 
licht wird* 

Die Gasbohrungen 25 der Lavaldiisen weisen einen Durch- 
messer von 0,3 bis 2*0 mnii vorzugsweise 0,4 mm bis 1 mat, 
und eine Lange vom 0#3- bis 5-fachen des Durchmessers 
auf • Die Erweiterung 26 im AnschluB an die Gasbohrungen 

25 besitzt einen Gesamtwinkel von 5^ bis 30^ « vorzugs- 
weise 10^ bis 20^ « Die Erweiterung 26 wird kegelformig 
ausgefuhrt/ entweder rotationssymmetrisch zur Bohrungs- 
achse der Gasbohrung 25 Oder in einem Winkel geneigt zur 
Bohrungsachsa Cwie in Fig« 3 dargestellt)* Die zuletzt 
erwahnte Form hat den Vorteili daB die Lavaldiisen 25, 

26 in unroittelbarer Nahe der Dusenspitze 21 angebracht 
werden kSnnen^ Der Querschnitt der darauf f olgenden Str5- 



25 



30 



35 
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mungskanale 27 isL in StrSmungsrichtung konvergent Oder 
gleichbleibend (konstant). Die Lange der Stromungskanal« 
27 betrigt das 1- bis 30-fache« vorssugsweise das 3- bis 
20-fache des grS&ten Dur chroessers der Erwei terungen 26 
an den Lavaldiisen* Sie dienen vor allem zur Ausbildung 
eines in Linger i chiung der StrSmungskanale 27 gesehenen 
homogenen Stromungsf eldes init einer schallnahen SLro- 
mungsgeschwindigkeit « 



10 



15 



20 



25 



30 



35 



Aufgrund der Lavaldusen 25> 26 und bei Einstellung eines 
mindestens dem kritischen Lavaldruckverhal tnis von 0,53 
entaprechenden Druckverhaltnis zwischen dem SLrSmungska- 
nal 27 und der Gasruhekammer 23 stellt sich aufgrund der 
bekannten StrSmungsgesetzmaBigkei ten in der Lavalbohrung 
25 eine Stroxnungsgeschwindigkei t ein, die der Scha^llge- 
schwindigkeit bei der vorgegebenen Temperatur enL--^ 
spricht* Diese GesetzniaBigkei t gilt fur alle Lavalboh- 
rungen 25, so dag iiber die Lange der Schmelzblasduse 18 
(senkrechL zur Ze i chenebene ) eine absolut gleichmaBige 
GasstrSmung nach dem Austritt aus dem S tromungsspal L 30 
erzielL wird, Zur Einstellung dieser St romung sverhal t- 
nisse geniigen Vordrucke in den Gasruhekatnmern 23 von 1,9 
bis 5 bar (abs), vorzugsweise 1,9 bis 2,5 bar (abs). Die 
Erweiterung 26 an den Lavaldusen dient zur Beschleuni- 
gung der Stromung auf Uberschall und zur Verbeeserung 
der FlSchenhomogenitat der Stromung beim Eintritt in den 
Stromungskanal 27. Durch die parallele bzvr. konvergente 
StrSmungsfiihrung im Stromungskanal 27 wird die Stro- 
mungsgeschwindigkeit aufgrund der Uberschal Idi f f usor- 
wirkung auf eine schallnahe Geschwindigkei t bei einer 
optimalen Flachenhomogeni tat in der Nahe des Stromungs- 
spaltes 30 reduziert* Unter " schal Inaher Geschwindig- 
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keit" wird dabei versLanden, daB die Stromungsgeschwin- 
5 digkeit hochstens 20 %s vorzugsweise maximal 10 % unter- 
halb der Schallgeschvrindigkei t liegt. Der Eintrittsquer- 
schnitt der Stromungskanale 27 betragt das 1,0- bis 2,5- 
fache der Stxmme der Querschnitte der Erweiterungen 26 
an den Lavaldiisen und der Austrittsquerschnitt das 0,8- 
10 bis 2#5-fache dieser Summe • Aufgrund dieser MaBnahmen 
wird eine hohe StrSmungsstabilitat und -hoxciogenitat in 
dem kritischen Bereich der Austri ttsbohrungen 15 er- 
reicht • 

15 Fig* 3 zeigt die Anordnung der Gasruhekammer 23 der 

Lavaldiise 25, 26 und des SLromungskanals 27 noch einmal 
in vergroBerter Darstellung* Die Wandstarke des Gaszu- 
fuhrungsteils 24 in HShe der Gasbohrungen 25 (Laval- 
bohrungen) zur AuBenwand der Dusenspitze 21 wird soweiL 

20 .minimiert wie dies aus f ertigungstechnischen Grxinden 
noch moglich ist* Die scharf kant ige Mxindung des SLro- 
mungskanals 27 (als SLromungsspalt 30 bezeichnet) liegt 
hier auf gleicher Hohe wie die Schmel zeaustr itt sbohrung 
15. Die Gasruhekammer 23 ist hier ausgehend von einem 

25 relativ groBen Querschnitt zu den Lavalbohrungen 25 bin 
stetig verjungend ausgebildet, was zu einer Minimierung 
des Stromungswiderstandes im Unterschal Ibereich bei- 
tragt* Der Abstand a, das ist die Lange des StrSmungs- 
kanals 27, liegt im Bereich von 1 mm bis 50 mm, vorzugs- 

30 weise 2,5 mm bis 30 mm« 

Fig» 4 zeigt eine alternative AusfUhrung der Lavaldiisen 
mit einer schlitzf ormigen Geometrie. Sowohl die Laval- 
offnung als auch die sich daran anschlieBende Erweite- 
35 rung sind hier schl itzf ormig ausgebildet* Die Lavalduse 
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basteht somit aus dem Lavalschlitz 31 und dem darauf 
5 folgenden schliizf ormigen Erweiterungeschacht 32. Die 
Lavaldusen 31, 32 erstrecken sich mit ihrem schlitz- 
formigen Querschnitt iiber die gesamte Breite dor Diisen- 
spitze <senkrecht zur Zeichenebene ) , Der Erwei terungs- 
schacht hat oinon Gesamtwinkel von bis 30* , vorzugs- 
10 weiee lO" bis IS" . An den Erwet terungsechacht 32 

schliePL sich wie bei der Ausfuhrung nach Fig. 2 ein 
StrSmungskanal 27 mit konvergierendem oder gleichblei- 
bendem Quorachnitt an« der mit dem Spalt ^0 abschliegt. 
Bei alien Au.fUhrungen der Fig. 2 bis Fig. 5 besteht das 
Zerfaaerungsgas, das die Zerfaserung tmd den Verzug der 
aua den Austri ttsbohrungen 15 flieBenden Schmelzestrange 
bewirkt, aus den durch die Stromungskanale 27 von beiden 
Seiten her auf die SchmelzestrSnge gerichteten GasstrS- 



15 



20 



men* 



Fig. 5 zeigt eine besonders vorteilhafte Rons trukt ion, 
bei der seitlich der Schmelzblaaduee 18 eine Reihe von 
Luftzufuhrungselementen 33a, 33b, 33c, 33d .... modul- 
artig hintereinander bzw. nebeneinander angeordnet sind. 
25 Jeder Modul ist iiber eine Leitung 34a, 34b .... mit 

einem Vertei lerrohr 35 verbunden, das mit dem Zerfase- 
rungsgas 16 gespeist wird. In jedem Gaszuf Uhrungselement 
ist eine Ruhekammer 23 untergebracht , wobei j'eweils 
mehrere Lavaldiisen 25, 26 mit kreisf ormigem Querschnitt 
30 Oder eine schlitzf ormige Lavaldxise 31, 32 von der ETuhe- 
kammer gespeist werden. Die Gaszuf uhrungselemente 33a, 
33b .... sind stirnseitig geschlossen, so da0 sie sepa- 
rat wirksame Einheiton darstellen, die gasdicht anein- 
ander anschlieeen. Wie in Fig. S dargestellt und ent- 
35 sprechend der Grundausftihrungsf orm gema& Fig. 2 sind die 
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Gaszufiihrungselemente zu beiden Seiten der Dusenspitze 
5 21 spiegelbildlich <2ur Mittelebene der SchmelzblasdUse 
18) angeordnet* 

Die Ausfiihrung nach Fig. 5 besitzt insbesondere bei der 
Herstellung von Faservlxesen groBer Breite (gro&e Vlies- 
10 breiten) folgende Vorteile: 

- die Gasstromung in den Spalten 30 iat auch bei gro^en 
Dtisenabmessungen iiber die gesamte Breite absoltit 
gleichmaBig 



15 



20 



25 



- sofern die Modulbreite nicht zu groP gewahlt wird, 
kann ein Verlaufen der Lavalbohrungen 25 bzw. der 
Lavalschlitze 31 bei der Fertigung der Lavaldusen 
vermieden werden. Geeignete Modulbreiten liegen im 
Bereich von 25 bis 500 mm, vorzugsweise 50 bis 
200 nun* 

- Die Modulbauweise erlaubt eine optimale Anpassung der 
Luftzufiihrungseletaente an die Schmel zblasdiise 18. 

- Onterschiedliche Vliesbreiten konnen in einfacher 
Heise eingestellt warden. 



30 



35 
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BeisDiel 

5 

Polypropylen der Firma Exxon^ Type PD 349S mit einem 
melt flow index von 800 g/10 min wurde gem&0 Fig. 1 
aufgeschraolzen und einer Schmelzblasduse geina6 Fig. 2 
und 3 mit folgenden charakteristischen Abmessungen 
10 zugefUhrt. ^ 

Durchmeseer der Schmelzeaustrittsbohrungen 15: 0,3 mm 
Kanallange: 3,8 nun 

Teilung in Dusenlangsrichtung : 1,25 mm 
Offnungsvfinkel der Schmelzedusenspitze 21: 60* 
Durchmesser der Lavalbohrung 25: 0,6 mm 
Lange der Lavalbohrung 26: 0,3 mm 

Erweitorung 26 der Lavalduse: Gesamtwinkel 15<» ; End- 
durchmes8er$0,7 mm 
Teilung der Bohrungen: 0,8 mm 

Stromungskanal 27: Anf angsbreite 0,8 mm; Breite am . 
AuBtritt (in Hohe der scharf kantigen Mundung ) : 0,7 mm; 
Lange: 2,3 mm 
Modulbreite: 50 mm 

Anzahl der Module: auf jeder Seite 2 



15 



20 



25 



30 



Die scharfkantige MUndung des Luf taustrittsspaltes 
(Stromungsspalt) 30 lag auf gleicher Hohe mit der Dusen- 
spitze 21. Als Zer f aserungsgas %nirde Luft verwendet, die 
in einem Schraubenkompressor verdichtot und in einem 
nachgeschalteten elektrischen Erhitzer auf die erforder- 
liche Temperatur erwarmt wurde* 

Bei der Vliesbildung wurde ein Tei 1 volumenst rem des Zer- 
faserungsgases mittels Absaugung 11 entfernt. 



35 
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Aus Tabelle 1 gehen die Ergebnisse hinsichtlich Faser- 
5 beladung, FaserdurchmeBser und spezif ischera Energiever- 
brauch hervor, wobei folgende Verf ahrensparameLer an der 
Anlage eingestellt waren: 

Ruhedruck der Luft in der Gasruhekammer 23; 3 bar 
10 Cabs), 

Ruhetemperatur der Luft: 285^0, 
Schxnelzeteraperatur; 230® C, 

Vordrirck der Schmelze vor dem Filter S (eiehe 
Fig* 1)} 35 bar* 

IS 

Mit diesen Verf ahrensbedingungen ergibt sich in den 
Lavaldusen eine Schallgeschwindigkeit von ca* 440 ni/sec 
und eine Stromungsgeschvrindi gkeit von ca. S % unterhalb 
(der Schallgeschwindigkeit am Stromungsspal t 30* Der Ab- 

20 stand zwischen der Schnielzblasduse 21 und dem Faser- 
sammelband 9 betrug 0,3 m. In Tabelle 2 sind die 
Ergebnisse einer weiteren Versuchsreihe dargestellt, 
wobei der Ruhedruck der Luft in den Ruhekanuaern 23 auf 
2,2 bar (abs) gesenkt wurde und die Gastemperatur auf 

25 294^0 erhoht wurde ♦ Die anderen Betriebsparameter 
blieben unverandert* 



30 



Es bedeuten 



iip g Hassendurchsatz der Schmelze pro Bohrung 

X Beladung des Luftstromes (Verhaltnis des Faser- 

massenstromes zum Blasluf tmassenstrom) 

1/X Blasluf tverbrauchf bezogen auf die produzierte 



Fasennenge 
gg djr mittlerer Faserdurchmesser 
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E^/mp epezifischer Netto-Bnergieverbrauch zur Ver- 
5 dichtung und Erhitzung der Blaaluft^ bezogen auf 

die Fasermenge und bei twiner Eintri ttstemperatur 
von 40® C der Luft in den elektrischen Lufterhit- 
zer* 

10 Es zeigt sich, dag in beiden Versuchsreihen eine hohe 

Faserf einheit bei sehr giJnstigen Energieverbrauchszahlen 
erreicht werden kann« In der zweiLen Versuchsreihe 
ergaben cich insbesondere fiir Faserf einhe^iten von 
weniger als 2,5 |im noch deutlich niedrigere Energie- 

IS verbrauchszif f ern^ 



Das Diagranim (Fig. 6) zeigt einen Vergleich der beiden 
Versuchsreihen mit schallnaher Gasstromung zum komven- 
tionellen Melt Blown-Verf ahren bei gleicher Anzahl:der 

20 , Schmelzebohrungen 15 pro cm Dueenbreite* Alle angegebe- 
nen mittleren Faserdurchmeeser wurden mit Hilfe einer 
einhei tlichen aerodynamischen Prizfmethode gemessen* Man 
erkennt, daS die Vorteile von schallnaher Gasstromungs- 
geschwindigkeit , insbesondere bei mittleren Faserdurch- 

25 messern von weniger als 3 ^m zum Tragen kommen* 

Hinsichtlich der physikalischen Eigenschaf ten zeichneten 
sich die nach dem erf indungsgema3en Verf ahren herge- 
stellten Vliese durch eine eehr geringe Dichte und einen 
30 sehr weichen Griff aus* Verklebungen waren nicht festzu- 
8tellen« Unabhangig vom Abstand zum Fasersammelband 9 
und auch bei f einen Faserdurchmessern <2 (im war prak- 
tiech kein Faeerflug f estzustellen* 
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Patentansprtiche 

5 

1. Verfahren zur Her stel lung von FeinsLfasern und 

Feins tfaservl iesen aus theritiop 1 ast ischen Polymeren 
nach dem Schrnelzblasprinzip mit mittleren Fasei — 
durchmessern von 0#2 |im bis 15 pnii vorzugsweise 

10 0^5 iim bis 10 tizn^ bei dem eine Polymerschmelze (12) 

durch laindestens eine Aizstri tt sbohrung (15) in 
einer Schmelzblaeduee (18) fliePt und xmmittelbar 
nach seinem Austritt beidseitig der Austritts- 
bohrxxngen (15) mit Gas angestromt und zerfasert 

15 wirdi dadurch gekennzeichneLi da6 das Gas (16) in 

Spiegel eymmetriscb zu den Austritt ebohrungen (15) 
angeordneten Laval diisen (25« 26 bzw. 31 1 32) auf 
Uberschallgeschwindigkeit beschleunigt und in den 
Lavaldiisen nachgeschal teten StrSmungskanalen (27) 

20 mit konstantem oder in StrSmungsr i chtung sich vex — 

jungendem Querschnitt auf eine Stromungsgeschwin- 
digkeit dicht unterhalb der Schal Igeschwindigkei t 
verzogert wird und daB die Polymerschmelze (12) in 
die aus den Stromungskanalen (27) austretende Gas- 

25 strSmung eingespelst wird* 

2* Vorrichtung zur Durchfuhruhg des Verfahrens nach 

Anspruch 1# bestehend aus einer Schmelzblasdiise mit 
beidseitigen Gaezuf uhrungselementen und auf die 
30 Austrittsbohrungen (15) gerichteten Gasdiisen, da- 

durch gekennzeichnet 1 dag die Gasdiisen als Laval- 
dxieen (25# 26 bzw« 31# 32) mit daran anschlieBenden 
StrSmungskanalen (27) mit konvergierendem oder 
gleichbleibendem Querschnitt ausgebildet sindi die 

35 



INSOOCIO: <WO ?210599A1J_> 



wo 92/10599 



PCr/EP9l/02152 

-al- 



io 



15 



20 



in unmittelbarer Nahe der kei If ormigen Dusenspitze 
(21) angsordnab eind und maximal 3 mm oborhalb oder 
unlerhalb des Miveaus der Austri ttsbohrungen (15) 
scharfkantig enden. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, dadurch gekonnzeich- 
not, da? die LavaldUsen (30, 31) schlitzf Srmigon 
Querschnitt aufweisen. 

4. Vorrichtung nach Anapruch 2, dadurch. gekennzeich- 
net, daa die Lavaldiisen (25, 26) jeweils aus einer 
Lavalbohrung (25) von 0,3 bis 2 mm Durchmesaer be- 
sbehen. 



5. Vorrichtung nach Anapruch 3 oder Anspruch 4,.^ 

dadurch gekennzeichnet , dap sich an die Lava.ldusen 
(25, 26 bzw, 31, 32) erweiterte, in den Stroinungs- 
kanal (27) einmundende Abschnitte (26, 32) an- 
schlieBon und da& der- Eintr ittsquorschni tt dee 
Stromungskanals (27) daa 1,0- bis 2,5-fache der 
Summe der orweiterten Querschnitte der Lavaldiisen, 
25 der Austri ttsquorschnitt das 0,8- bis 2,5-fache 

dieser Summe und die Lange das Stromungskanals (27) 
das 1- bis 30-fach8 des erwaiterten Querschnitts 
betragen. 



30 



6. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 5, dadurch gekenn- 
zeichnet, da3 mehreren linear angeordneten Laval- 
bohrungen (25, 26) bzw. einer schl i tzf Srmigen La- 
valduse (30, 31) eine Gasruhekanuaer (23) vorga- 



35 
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schaltet ist und die Lavaldusen (25, 26 bzw* 30, 
31) mit der dazugeKSr igen Gasruhekammer (23) xno- 
dulartig in ein Gaszuf uhrungselement (33a bis 33d) 
integrxert sind* 

?♦ Vorrichtung nach Anspruch 6« dadurch gekennzeich-- 
net, daP die Gaszuf ixhrungse lament e (33a 33d), 
deren Breite 25 nun bis 500 inra; vorzugsweise 50 mm 
bis 200 mm, betragt, gasdicht untereinander und an 
die Schmelzblasdtise (18) anschlie&end angeordnet 
sind* 

8. Vorrichtung nach Anspruch 6 bis 7, dadurch gekenn- 
zeichneti daP die Gaszuf iihrungselemente (33a •«« 
33d) parallel zur keilfSrmigen Kontur der Schmelze- 
diisenspitze (21) verschiebbar sind, so daS der Ab- 
stand der Lavaldusen (25, 26 bsw. 31, 32) zu den 
Schmelzeaustrittsbohrungen (15) oinstellbar ist* 



35 
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™F,B 
(g/min) 



0,089 
0,16 
0,23 
0,3 
0.43 
0,56 
0.87 



*lQ-3 



3.37 
6 

8.7 
11.3 
16.2 
21.1 
32.9 



1/A 
(kgL/kgp) 



297 
165.6 
114.8 
88,8 
61.7 
47,3 
30,4 



dp 

(urn) 



1,25 
1.68 
2 

2.3 
2,6 
2,95 
3.25 



(kWh/Ugp) 



36.6 
20.4 
14,2 
11 
7,6 
5,8 
3.7 



Tab. 2 



™F,B 
(g/min) 


♦10-3 

Otgp^gL) 


1/A 


dp 
dim) 


El /rap 
(kWh/kgp) 


0.086 
0,15 
0,23 
0.3 
0,43 
0.57 


4,47 
7.9 
12 
15.8 
22,2 
29,6 


223,8 
126,6 
83 
63,3 
45,1 
33,8 


1.44 
1.61 
1.77 
2,11 
2,65 
3.1 


25.1 

14,2 

9,3 

7.1 

5.1 

3,8 
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FIG. 6 

BNSDOCID: <WO ^9210S98A1J_> 




INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

I International Application No PCT/ EP9 1 /02 1 52 



1. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER (if sevfiral classlflcatton symbols apply. Indicate a(0 * 


According to International Patent Claaslfication (IPC) or to both National Classification and IPC 

Int.CKS D01D 5/098 D01D 4/02 D04H 1/56 


11. FIELDS SEARCHED 


Minimum Documentation Searched t 


Classification System 


Classification Symbols 


Int. CI. 5 


DO ID D04H 


Documentation Searched other than Minimum Documentation 
to the Extent that such Documents are Included In the Fields Searched • 




1(1. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT* 


Category * 


citation of Document, with indication, where appropriate, of the relevant passagee ^a 


Relevant to Claim No. is 


A 


US, 


A, 3806289 (E.C.A. SCHWARZ) 23 April 1974 
see column 4, lines 20-35 


1 


A 


DE, 


A, 2237884 (A.WALZ) 21 February 1974 




A 


DE. 


A, 1785158 (MERCK PATENT) 18 March 1971 














• Special categories of cited documents: « 

"A** document defining the general state of the art which Is not 

considered to be of particular relevance 
"E" earlier document but published on or after the international 

filing date 

•L" document which may throw doubts on priority cfaim(s) or 
which is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

'^C* document referring to an oral disclosure, use, exhibition or 
other means 

"P" document published prior to the international filing date but 
later than the priority date claimed 


'T" later document published after the Internatlonat filing date 
or priority date and not in conflict with the application but 
cited to understand the principle or theory underlying the 

invention 

"X" document of particular relevance; the claimed Invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
Involve an Inventive step 

"Y** document of particular relevance;* the claimed Invention 
cannot be considered to Involve an Inventive step when the 
document Is combined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious- to a person sidlled 
in tho art. 

"A" document member of the same patent family 


iV. CERTIFICATION 


Date of the Actual Completion of the international Search 

30 January 1992 (30.01.92) 


Date of Mailing of this. International Search f^eport 

18 February 1992 (18.02.92) 


International Searching Authority 

European Patent Office 


Signature of Authorized Officer 



Form PCT/ISA/210 (second sheet) (January 196S) 



3NS0OCI0: <WO 9210S99A1J_?. 



^Utternationaler rechercheJ^i 



ERICHT 

iDieroationalcs Aktenzdcfaen PCJ /SP 91/02152 



I. iCLASSIFIKATlON DES ANMELDUNGSGEGENSTANDS <bei nehreren Klassifikationssymbolen siad alle aiizugebcn)^ 



Nach der Internaiioaalen Patentklassifikation OPC) Oder nacb der oationalen lUassifikation und der IPC 

Int. CI. 5 D 01 D 5/098 D 01 D 4/02 0 04 H 1/56 



IL RECHERCHIERTE SACHGEBIETE 



Recbercfaiertcr Miodesrprttfstolf 



Klassififcationssyrefl) 


KlasstfilutioRSsymbole 


Int,C1-5 


D 01 0 D 04 H 


Recherchiene niclit zun MlBdestpiUfstofr gehtirende Verdffentlichungen, soweit diese 
voter die recbcrcblerten Sacfagebiete fallen ' 



UI. EINSCHLAGIGE VEROFFENTUCm;NG£.N ^ 





Art.' 


Kennzddinung der VerOfrentlichnng , sowdt erforderlidi nnter Angabe der maBgeblichea Tdie 


Betr. Anspnjch Nr." 


A 
A 

A 


us, A. 3806289 (E.C.A.SCHWARZ) 23. 

April 1974, slehe Spalte 4, Zellen 20-35 

DE, A, 2237884 (A.WALZ) 21. Februar 
1974 

DE, A, 1785158 (MERCK PATENT) 18. Marz 
1971 


1 




' Bcsoadere Kategoriea von attgegcbenen Vcrttffoitlldia&geii : 

'A' Vcrtffreatlicbiing, di« ieo allgcnciiica Stand dcrTcchnik SpiUere VerMTcnflicfaang, die nacb den internationalen An- 
definieft, abcr nicfat als besosdcrs bcdentsam aazvsefaca ist neMedaian oder dem Priontatsdatam veriiffciitticfat wordea 

-E' lUtetes DokuneBt, das Jcdocfa erst am oder naefa des Imeraa- vLS^ri?Jf/dL^Fi^^^ 

fentUdiaRgsdatiim eiaer anderea in Rechercfaeflbericfaf ge- i^^^SS^S^h^^ ^ Ttog- 
nanatca Vertffeadicfaang belegt werden soil oder dl« aus cibco ™ benihead b«cradite( werden 

aaderea bcsoaderca Grand angegebea ist (yrie aiisgcAthrt) *^ VarOftatlidiUBg voa besoaderer Bedeutuog; die beanspruch- 
• 'Cr VeHtfrcatilcbaag. die sieb anf doe nttadlidie OfTeabamag, wf^d'tSSIdSSf ^\^^liS!!iztit^ 
doe Beaotzang, doe Ausstdluog oder aodcre MaOoatanea ^iner oder menrerea andtfeo Veroffentlidiungefl dieser Kate- 

gone in Verbindnng gebracfal wird and diese Verbiodung ftir 
'P' VeriHrentUchung. die vor den intemationalea Aaraddeda- doea Facbmaan nabdiegend ist 

u5St Sort^*^ Prioritltsdaium vamtaU VcfWentlicbung. die MItglied dejsclben Pateotfamllie ist 




rv, BESCHEINIGUNG 




DatOB des Afasdilnsses der ioteroationaleo Recbercbe 

30-01-1992 


Abseadedatttio des tBterBationalea Rediercfaeabericbts 

18.02.92 




Inteniatioaale Rediercbeabebdrde 

EUROPAISCHES PATENTAMT 


Uatersdirift des bevoilmaditigtefl Bediensieten 

Maria Peis' fiHtUf^ ^P^S 



tmnMM PCr/lSA/210 (BtaCt 2| (JtMar 19aS) At 



BNSOCXIO: <VVO ^9210599A1_L> 



ANNEX TO THE INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

ON INinERNATIONAL PATENT APPLICATION NO. EP 9102152 

SA 52974 

•n.is annex lists the patent family member rriating to *f P»t«* *^ international search «p«t. 

^ S^5S.Ta^f oS^ S ^W:^ f^f^l:^ «H,en Cor the p«,.» or InTonnad-. 



Patent document 
cited in search report 



Publicatian 
date 



Patent family 
membeKs) 



Publication 
date 



US-A- 3806289 



23-04-74 



None 



OE-A- 2237884 
DE-A- 1785158 



21-02-74 
18-03-71 



US-A- 
US-A- 



4001357 
4060355 



04-01-77 
29-11-77 



AT-B- 
BE-A- 
CH-A- 
FR-A- 
GB-A- 
NL-A- 
US-A- 



328063 
737564 
531055 
2016139 
1282176 
6912376 
3655862 



10- 03-76 
16-01-70 

30-11-72 
08-05-70 
19-07-72 
19-02-70 

11- 04-72 



I For fflOt« details about this annex : see Official Journal of the European Patent Office, No. 12/82 



INSOOCIO: <WO_9210599A1J_> 



ANHANG ZUM INTERNATIONALEN RECHERCHENBERICHT 

UBER DIE INTERNATIONALE PATENTANMELDUNG NR. eP 9102152 

SA 52974 

In diesem Anhang sind die Mitgtieder der Patentfanulien der im obengenannteii intemationaleo Recberchenbericiit ingeiuhites 
Pateocdokmncnte angegefaen* 

Dfc Angaben ub€r die Familieiiiiutglieder ent^rediea dem Stand der Datei des Europaiscben Patentamts am 12/02/92 
Oiese Angabea dienen nur zur Unterriditimg imd eifolgen ohne GewShr. 



Tm Recberchenbericbt 
angefuhrtes Patentdokumeflt 



Datum der 
VerofTentlicfaiing 



Mitgfied(er) der 
Pacentfandiie 



Oatura der 
VerdflTentlicfaiiog 



US-A- 3806289 
DE-A- 2237884 



23-04-74 
21-02-74 



DE-A- 1785158 



18-03-71 



Kelne 


US-A- 


4001357 


04-01-77 


US-A^ 


4060355 


29-11-77 


AT-B- 


328063 


10-03-76 


BE-A- 


737564 


16-01-70 


CH-A- 


531055 


30-11-72 


FR-A- 


2016139 


08-05-70 


GB-A- 


1282176 


19-07-72 


NL-A- 


6912376 


19-02-70 


US-A- 


3655862 


11-04-72 



I 

s 



Fur nabere Etnzeiheiten zu dicsem Anfaang : siehe Amtsfalact des Eoropaiscfaea Patentamts, Nra2/82 

BNSOOCID: <WO_9210S99A1J_> 



